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A b s t r a c t . -The r a d i a t i o n e m i t t e d b y o p t i c a l l y pumped F a r I n f r a r e d L a s e r s c a n b e p h a s e m o d u l a t e d a n d f r e q u e n c y t u n e d b y means o f t h e S t a r k e f f e c t on t h e a c t i v e medium. S t r o n g l a s e r l i n e s f r o m CH30H c a n b e d i r e c t l y f r e q u e n c y l o c k e d t o C02 s t a b i l i z e d l a s e r l i n e s by u s i n g M I M d i o d e s I n t r o d u c t i o n -I n t h e p a s t y e a r s a n i m p r e s s i v e p r o g r e s s h a s b e e n made i n t r a n s f e r r i n g t h e f r e q u e n c y m e a s u r e m e n t
t e c h n i q u e s f r o m t h e microwav e u p t o t h e v i s i b l e r e g i o n ( 1 , 2 ) . T h i s i m p r o v e m e n t h a s b e e n made p o s s i b l e b y t h e d i s c o v e r y o f t h e M e t a l -I n s u l a t o r -M e t a l d i o d e s ( 1 , 3 ) a n d b y t h e d e v e l o p m e n t o f s u i t a b l e l a s e r s o u r c e s .
An i m p o r t a n t r o l e i n a n y l a s e r f r e q u e n c y s y n t h e s i s c h a i n i s p l a y e d b y t h e Cog l a s e r .
I t s f r eq u e n c y i s a r o u n d 30 THz a n d h u n d r e d s o f p o w e r f u l l i n e s a r e a v a i l a b l e t h a t c a n b e p h a s e -l o c k e d t o n a r r o w Lamb-dip f r o m a n i n t r a c a v i t y a b s o r pt i o n c e l l (4,5). As a c o n s e q u e n c e a n y f r e q u e n c y s y n t h e s i s c h a i n c a n b e s e p a r a t e d i n t o two p a r t s : i ) f r o m m i c r o w a v e s t a n d a r d s u p t o t h e C02 l as e r ; i i ) f r o m C o g l a s e r u p t o v i s i b l e . F a r i n f r a r e d ( F I R ) l a s e r s a r e a n e c e s s a r y s t e p f o r t h e f i r s t p a r t o f t h e s y n t h e s i s . I n e a r l y e x p e r im e n t s e l e c t r i c d i c h a r g e l a s e r s , l i k e HCN a n d H20, w e r e u s e d . S u c c e s s iv e l y t h e o p t i c a l l y pumped FIR l a s e r s p r o v i d e d a much l a r g e r s e t o f s t ab l e l a s e r l i n e s . U n f o r t u n a t e l y t h e f r e q u e n c y o f a FIR l a s e r c a n n o t b e d e f i n e d b e t t e r t h a n a b o u t a p a r t i n 1 0 9 s i n c e t h e homogeneous a n d t h e D o p p l e r l i n e w i d t h a r e o f t h e same o r d e r o f m a g n i t u d e i n t h i s r e g i o n . No n a r r o w s a t u r a t i o n Lamb-dip i s a v a i l a b l e f o r a n a c c u r a t e s t a b i l i z a t i o n o f t h e s e l a s e r s . M o r e o v e r t h e u s u a l p h a s e -m o d u l a t i o n a n d f r e q u e n c y -t u n i n g t e c h n i q u e c a n b e u s e d w i t h d i f f i c u l t y i n t h e F I R . The PZT1s do n o t p r o v i d e a d i l a t i o n comparable t o t h e l a s e r w a v e l e n g t h , w h i l e s u i t a b l e e l e c t r o o p t i c m a t er i a l s do n o t h a v e e n o u g h t r a n s p a r e n c y a n d i n a n y c a s e t h e v o l t a g e n ec e s s a r y f o r a s i g n i f i c a n t m o d u l a t i o n w o u l d e x c e e d t h e b r e a k d o w n l i m i t . I n c o n c l u s i o n t h e FIR l a s e r s a r e s o u r c e s w i t h a v e r y h i g h s p e c t r a l pur i t y b u t o f r e l a t i v e l y l o w r e p r o d u c i b i l i t y . T h e i r b e s t u s e i s i n a up--c o n v e r s i o n b y a p h a s e -l o c k t o a h a r m o n i c o f a m i c r o w a v e s t a n d a r d o r i n a d o w n -c o n v e r s i o n b y a p h a s e -l o c k o f a n h a r m o n i c t o a s t a b i l i z e d C02 la s e r . The S t a r k e f f e c t on t h e a c t i v e medium o f t h e o p t i c a l l y pumped FIR l a s e r h a s b e e n p r o v e d t o b e v e r y e f f e c t i v e f o r a h i g h s p e e d p h a s e mod u l a t i o n ( 6 ) a n d p h a s e -l o c k i n g b e t w e e n FIR l a s e r s h a s b e e n d e m o n s t r a t e d
( 7 ) .
More r e c e n t l y t h e f r e q u e n c y t u n i n g o f some s t r o n g FIR l a s e r l i n e s h a s b e e n i n c r e f r e q u e n c y , n e v e r t h e l e s s new p o s s i b i l i t i e s a r e o p e n e d f o r t h e f r e q u e n c y s y n t h e s i s p r o b l e m .
S t a r k e f f e c t -A l l t h e m o l e c u l e s t h a t c a n b e o p t i c a l l y pumped t o g i v e FIR l a s e r e m i s s i o n on r o t a t i o n a l t r a n s i t i o n s must h a v e a p e r m a n e n t el e c t r i c d i p o l e moment p . The a s s o c i a t e d S t a r k e f f e c t c a n b e e i t h e r lin e a r o r q u a d r a t i c . F o r p r a c t i c a l p u r p o s e s o n l y t h e f i r s t i s o f i n t e r e s t . L i n e a r S t a r k e f f e c t i s e x h i b i t e d b y s y m m e t r i c t o p m o l e c u l e s f o r l e v e l s w i t h K f O . The e n e r g y s p l i t t i n g i s g i v e n b y A l s o a s y m m e t r i c t o p m o l e c u l e s c a n h a v e a l i n e a r S t a r k e f f e c t w h e n e v e r t h e + K d e g e n e r a c y i s r e s t o r e d . T h i s i s t h e c a s e o f C H 3 O H , t h e most i m p o r t a n t s o u r c e o f FIR l a s e r l i n e s , w h e r e d e g e n e r a c y i s r e s t o r e d b y t h e i n t e r n a l r o t a t i o n f o r most o f t h e l e v e l s . The e n e r g y s p l i t t i n g i s g i v e n a g a i n b y e q . ( l ) w h e r e i s t o b e s u b s t it u t e d b y u,,, t h e component o f y a l o n g t h e symmetry a x i s o f t h e C H 3 g r o u p . A s m a l l a d d i t i o n a l t e r m d e p e n d i n g on p l a n d on t h e i n t e r n a l r ot a t i o n q u a n t u m n u m b e r s n a n d T c a n b e n e g l e c t e
d f o r t h e p u r p o s e s o f t h i s p a p e r . A n o t h e r f a i r l y g o o d a p p r o x i m a t i o n i s t o a s s u m e p i n d e p e nd e n t o f ( J , K ,~, T ) w i t h i n a g i v e n v i b r a t i o n a l s t a t e . I n t h e c a s e o f C H ? O H t h r e e l i n e a r e n o r m a l l y e x p e c t e d f o r a n y pumped l e v e l w i t h t h e
s e l e c t i o n r u l e s shown i n f i g .
The s t r o n g e s t o f t h e s e i s t h e o n e w i t h AJ
' F i g . 1 : Scheme o f t h e p o s s i b l e i . r . a n d FIR t r a n s i -
The o r d e r o f m a g n i t u d e o f t h e S t a r k s p l i t t i n g i s t h e same f o r a l l c a s e s a n d , i f t h e S t a r k p a t t e r n i s composed o f many r e s o l v e d c o m p o n e n t s , t h e g a i n o f t h e u n p e r t u r b e d l i n e i s s u b d i v i d e d b e t w e e n a l l t h e s e components. The r e l a t i v e i n t e n s i t i e s c a n b e e a s i l y c o m p u t e d a n d f o r some o f t h e l in e s t h e r e s u l t i n g g a i n i s s o s m a l l t h a t i t i s b e l o w t h e t h r e s h o l d o f
t h e l a s e r s y s t e m ( 9 ) . On t h e c o n t r a r y a n i d e a l c a s e f o r p r a c t i c a l a p p l L c a t i o n s w o u l d b e t h e s p l i t t i n g o f t h e l a s e r l i n e i n t o o n l y t w o compon e n t s , o n e a b o v e a n d o n e b e l o w t h e u n p e r t u r b e d f r e q u e n c y . T h i s i s t h e c a s e o f e q . 4 when K e J / 2 . A l l t h e M c o m p o n e n t s a r e g r o u p e d t o g e t h e r i n t w o u n r e s o l v e d p a c k e t s . The l a s e r l i n e i s shown t o s p l i t i n t o t w o c o m p o n e n t s s y m m e t r i c t o t h e u n p e r t u r b e d l i n e a n d t h e s p l i t t i n g i s l in e a r i n t h e a p p l i e d e l e c t r i c f i e l d . E x p e r i m e n t a l a n d r e s u l t s -The e x p e r i m e n t a l a p p a r a t u s h a s b e e n d e s c r ib e d e l s e w h e r e ( 8 , 9 ) . The b e s t s o l u t i o n f o r t h e FIR l a s e r c a v i t y i s t h e u s e o f a h y b r i d w a v e g u i d e ( 9 ) . L a s e r a c t i o n w i t h a p p l i e d f i e l , d s u p t o s e v e r a l KV/cm c a n b e o b s e r v e d ( 1 0 ) . S e v e r a l o f t h e most p o w e r f u l CH30H l a s e r l i n e s w e r e f o u n d t o s p l i t i n t o t w o c o m p o n e n t s w i t h a l i n e a r S t a r k e f f e c t a s p r e d i c t e d f r o m e q . 4 ) .
TABLE I
M e a s u r e d S t a r k e f f e c t o n C H OH FIR l a s e r l i n e s w i t h a s p l i t t i n g i n t w o c o m p o n e n t s .
Many o t h e r l i n e s w i t h t h e S t a r k e f f e c t g i v e n b y e q s . 2 ) o r 3 ) ' w e r e f o u n d t o show a s m a l l i n c r e a s e i n t h e t u n i n g r a n g e w i t h e i t h e r a power i nc r e a s e o r a power d e c r e a s e ( 1 1 ) a s a c o n s e q u e n c e o f t h e n o n -l i n e a r Hanl e e f f e c t ( 1 2 , 1 3 ) . A f a s t p h a s e m o d u l a t i o n i s p o s s i b l e a l s o f o r t h e s e l i n e s , e v e n i f t h e i n c r e a s e i n f r e q u e n c y t u n i n g i s s m a l l ( 6 ) .
As a n e x a m p l e f i g s . 2 a n d 3 show t h e e x p e r i m e n t a l r e s u l t s f o r t h e 1 1 8 . 8 u m l a s e r l i n e ( t h e most p o w e r f u l o f C H~O H ) pumped b y t h e C02 9 P ( 3 6 ) l i n e ( 1 0 ) . The o u t p u t p o w e r a s a f u n c t i o n o f t h e S t a r k f i e l d shows a c l e a r power e n h a n c e m e n t p e a k ( n o n -l i n e a r H a n l e e f f e c t ) a n d a p l a t e a u a t a b o u t t h e same p o w e r l e v e l o f t h e u n p e r t u r b e d l i n e . The s l o w power d e c r e a s e a t f i e l d s l a r g e r t h a n 2KV/cm f o l l o w s f r o m t h e s h i f t o f t h e pump l i n e o u t o f t h e t u n i n g r a n g e o f t h e C O pump l a s e r ( 1 4 ) . T h i s 2 e f f e c t c a n b e r e d u c e d b y u s i n g more t u n a b l e C02 l a s e r s ( l 5 ) . ~i g . 4 shows e x p e r i m e n t a l r e s u l t s on f r e q u e n c y m o d u l a t i o n o f t h e 1 1 8 urn l a s e r l i n e
C8-108
JOURNAL DE PHYSIQUE by means o f t h e S t a r k e f f e c t .
TABLE I1
FIR CH20H l a s e r l i n e s w i t h s m a l l f r e q u e n c y t u n i n g F i g . 2 : M e a s u r e d S t a r k f r e q u e n c y t u n i n g o f t h e C H OH 1 1 8 . 8 pm l i n e . 2 3 2 . 9 9 -R ( 1 0 ) 4 2 . 2 9 -P ( 3 2 ) 1 3 5 . 7
9-P( 3 6 ) 1 9 8 . 7
9-P( 38 1 4 5 . 5
1 O -R ( 3 2 ) 2 5 0 . 8 1 0 -R ( 3 4 ) 4 3 . 7 1 0 -R ( 3 6 ) 6 5 1 0 -R ( 4 6 ) F i g . 3 : R e l a t i v e o u t p u t o f t h e CH30H 1 1 8 . 8 urn l in e f o r E u p t o 6 . 5 KV/cm. The C02 pump p o w e r was k e p t c o n s t a n t t h r o u g h o u t . The c a v i t y l e n g t h was c o g t i n u o u s l y t u n e d f o r t h e maximum o u t p u t i n t h e p r e s e n c e o f t h e e l e c t r i c f i e l d .
1 6 4 . 2 9 -P ( 1 2 ) 2 7 0 9 -P ( 3 2 ) 1 6 2 . 1 9 -P ( 3 6 ) 6 3 . 0 1 0 -~( 1 6 ) 2 4 2 . 8
1 O -R ( 3 2 ) 2 6 7 . 4
1 O -R ( 3 4 ) 5 3 . 8 1 0 -R ( 3 6 ) 1 6 4 ~o -R ( 48 )
E L E C T R I C FIELD-KVOLT/CM
S p e c t r u m a n a l yz e r s i g n a l s o b t a i n e d b y b e a t i n g a f r e q u e n c y m g d u l a t e d CH30H l a s e r w i t h a r e f e r e n c e l a s e r a t d i f f e r e n t m o d u l a t i o n f r e q u e n c i e s . The modul a t i n g v o l t a g e i s a s inewave o f c o n s t a n t amp l i t u d e o f 6 0 V/cm p e a k -t o -p e a k .
The s i g n a l a r e o b t a i n e d b y m i x i n g a c o n v e n t i o n a l 1 1 8 u m l a s e r w i t h a S t a r k t u n e d a n d m o d u l a t e d l a s e r i n a M I M d i o d e . A u s e f u l m o d u l a t i o n w i t h a s p e e d u p t o o n e MHz i s d e m o n s t r a t e d . T h i s m o d u l a t i o n i s f a r a b ov e w h a t i s n e e d e d f o r a n e f f e c t i v e p h a s e -l o c k i n g . I t i s w o r t h n o t i n g t h a t f o r many o f t h e l i n e s r e p o r t e d i n T a b l e I n o p a r t i c u l a r e f f o r t was made i n o r d e r t o r e a c h h i g h e r S t a r k f i e l d s a n d a l a r g e r t u n i n g i s p r ob a b l y p o s s i b l e . The f i g u r e s q u o t e d i n T a b l e I s h o u l d t h e n b e c o n s i d e r e d a s t h e minimum a v a i l a b l e t u n i n g .
A p p l i c a t i o n s t o l a s e r f r e q u e n c y s y n t h e s i s 1 ) FIR f r e q u e n c y s t a n d a r d s -N a r r o w , s t a b l e a n d r e p r o d u c i b l e FIR a b s o rp t i o n l i n e s c a n b e o b t a i n e d b y u s i n g t h e f i n e s t r u c t u r e t r a n s i t i o n s o f a t o m s o r i o n s . T h e s e t r a n s i t i o n s a r e o f M1 k i n d a n d i n p r i n c i p l e h a v e a v e r y n a r r o w l i n e w i d t h . An a t o m i c beam f r e q u e n c y s t a n d a r d was e a r l y p r o p o s e d ( 1 6 ) . The i o n s t o r a g e t e c h n i q u e c a n a l s o b e c o n s i d e r e d . T a b l e I11 r e p o r t s f i n e s t r u c t u r e i o n l i n e s s u i t a b l e f o r a FIR f r e q u e nc y s t a n d a r d . U n f o r t u n a t e l y t h e w a v e l e n g t h s a r e known w i t h a n e r r o r t o o l a r g e f o r s e a r c h i n g f o r p o s s i b l e c o i n c i d e n c e s w i t h FIR l a s e r l i n e s .
However t h e p r o b a b i l i t y i s l o w a n d s u c h f r e q u e n c y s t a n d a r d s r e q u i r e mor e t u n a b l e s o u r c e s . 
TABLE I11 F i n e s t r u c t u r e FIR t r a n s i t i o n i n t h e g r o u n d s t a t e o f i o n s A t om S t a t s s X(pm
) P h a s e -l o c k i n g t o h a r m o n i c o f m i c r o w a v e s o u r c e s -T h i s m e t h o d i s c e r t a i n t l y f e a s i b l e . An a t t e m p t b y u s i n g t h e 7 0 . 5 ym l i n e a n d a m u l t i p l ic a t i o n f r o m t h e x b a n d f a i l e d a s a c o n s e q u e n c e o f t h e t o o h i g h harmon i c n u m b e r . More r e c e n t l y a 97-99 GHz k l y s t r o n h a s b e e n p h a s e -l o c k e d t o t h e same 7 0 . 5 pm l i n e b y u s i n g t h e 43 t h h a r m o n i c i n a J o s e p h s o n m i x e r
S i n c e i n t h i s e x p e r i m e n t s t h e FIR l a s e r was n o t S t a r k t u n a b l e i t was m a n d a t o r y t o p h a s e -l o c k t h e k l y s t r o n i n a d o w n -c o n v e r s i o n e x p e r i m e n t ( l 7 ) The c o n t r a r y i s p o s s i b l e b y u s i n g a S t a r k t u n e d FIR l a s e r .
3 ) P h a s e -l o c k i n g t o a C O P l a s e r -P h a s e l o c k i n g a S t a r k t u n e d FIR l as e r t o a s t a b i l i z e d C02 l a s e r i s a n a t t r a c t i v e m e t h o d f o r a p r a c t i c a l d o w n c o n v e r s i o n o f t h e C02 l a s e r a n d a p r e c i s e m e a s u r e m e n t o f i t s f r eq u e n c y . A t p r e s e n t t h e r e l a t i v e frequencies o f t h e C02 l i n e s a r e known b e t t e r t h a n t h e i r a b s o l u t e f r e q u e n c i e s ( 1 8 ) . S i n c e t h e S t a r k t u n i n g r a n g e o f a FIR l a s e r i s m u l t i p l i e d b y t h e h a r m o n i c number a r e l a t i v e l y l a r g e f r e q u e n c y c o v e r a g e i s a v a i l a b l e a t 1 0 pm. However t h e h a r m o n i c number m u s t b e l i m i t e d i n o r d e r t o h a v e e n o u g h s i g n a l t o n o i s e -r a t i o i n t h e m i x i n g s i g n a l ( 1 ) . T h e r e f o r e a n i d e a l FIR l a s e r s h o u l d h a v e n o t o n l y a l a r g e f r e q u e n c y t u n i n g r a n g e , b u t a l s o a w a v e l e n g t h i n t h e 50-150 urn r e g i o n . L e t u s now c o n s i d e r t h e m o s t i n t e r e s t i n g l i n e s o f T a b . I a n d 11. F o r same o f t h e m p r e c i s e f r e q u e n c y m e a s u r e m e n t s a r e a v a i l a b l e ( 1 7 , 1 9 ) w h i l e f o r o t h e r s o n l y a p p r o x i m a t e c o m p a r i s o n c a n b e made. P o s s i b l e c o i n c i d e nc e s a r e g i v e n i n t h e f o l l o w i n g t a b l e s . 1 1 8 ym l i n e :
The 1 1 8 ym l i n e i s t h e s t r o n g e s t l i n e f r o m CH30H Of p a r t i c u l a r i n t er e s t i n t h e c o i n c i d e n c e w i t h t h e ~( 4 6 x 11 2 7 7 5 0 5 9 7 . 6 -+ 9 3 5 x 1 2 3 0 2 7 3 3 7 9 . 2 -+ 1 0 2 0 x 1 3 3 2 7 9 6 1 6 0 . 8 C o n l i n e v (MHz) D e t u n i n g ( M X Z ) 9 9 . 2 8 , 1 1 0 . 6 a n d 2 0 8 . 3 pm l i n e s . The f i r s t t w o s t r o n g l i n e s pumped b y t h e 9~( 3 6 ) h a v e b e e n r e c e n t l y d i s c o v e r e d b y u s i n g a w a v e g u i d e C02 l a s e r (15). B o t h show a l i n e a r S t a r k e f f e c t . A p r e c i s e f r e q u e n c y m e a s u r e m e n t h a s n o t y e t b e e n made a n d some p o s s i b l e c o i n c i d e n c e c a n o n l y b e f o r ec a s t ( T a b l e V I I ) . The l i n e a t 2 0 8 . 3 pm may h a v e a t o o l o n g w a v e l e n g t h .
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